© BUNDESREPUBLIK 
DEUTSCHLAND 




DEUTSCHES 
PATENT- UND 
MARKENAMT 



©Off nl gungsschrift 
® DE 10007 722 A 1 



® Aktenzeichen: 
@ Anmeldetag: 
® Offenlegungstag: 



100 07 722.6 
19. 2.2000 
23. 8.2001 



© Int. CI. 7 : 

B 32 B 27/08 

B 32 B 27/36 

C09D 167/02 

C08J3/22 

C09D5/32 

C08K5/10 

B29D7/01 

B29C47/06 

B29C55/12 

B 29 B 7/88 



CM 
CM 

o 



© Anmelder: 

Mitsubishi Polyester Film GmbH, 65203 
Wiesbaden, DE 

© Vertreten 

Zounek, N., DipL-lng., Pet-Anw., 65203 Wiesbaden 



@ Erfinder 

Murschall, Ursula, 55283 Nierstein, DE; Crass, 
Gunther, 65232 Taunusstein, DE; Kern, Ulrich, 
55218 Ingelheim, DE; Mahl, Hans, 65396 Walluf, DE 



DSefo^endanAngabenMiMldanvom Anmokler eingereiehten Unterlage* entnommon 

© Einsertig matte, siegeffahige, UV stabilisierte, koextrudierte, biaxial orierrtierte Folie, \ferfaforen zrj ihrer 
Herstellung und Verwendung 

© Die Erfindung betrifft eine einsoitig matte, siegelfahige, 
UV-stabilisierto, koextrudierte, biaxial orierrtierte Polye- 
sterfoSie, best eh end aus mind est ens etner Basisschicht B 
und beidseitig auf dieser Basisschicht aufgebrachten sie- 
gerfahigen Deckschicht A und matten Deckschicht C. Die 
Folie enthalt zusatzlich mindestens einen UV-Stabilisator 
als LichtschutzmitteJ. Die ErtTndung bemhartet welter h in 
ein Verfahren fur die Herstellung der Folie und ihre Ver- 
wendung. 
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Beschreibung 

Die Erfindung bctriffl cine cioscitig matte, siegelfahige, UV-stabilisicrtc, kocxtrudicrte, biaxial oricntierte Pulyester- 
folie bestehend aus mindestens einer Basisschicht B und beidseitig auf dieser Basisschicht aufgebrachten siegelfahigen 
5 Deckschicht A und matten Deckschicht C. Die Folie enthalt zusatzlich mindestens einen UV-Stabilisator als Licbtschutz- 
mittel. Die Erfindung beinhaltet weiterhin ein Verfahren fur die Herstellung der Folie und ihre Verwendung. 

In der GB-A 1 465 973 wird eine koextrudierte, zweischichtige Polyesterfolie beschrieben, deren einc Schicht aus is- 
ophthalsaurebaltigen und terephthalsaurehaltigen Copolyestem und deren andere Schicht aus Polyethylenterepbthalat 
besteht tJber das Siegelverhalten der Folie finden sich in der Schrift keine verwertbaren Angaben. TNfegen fehlender Pig- 
10 mentJerung ist die Folic nicbt prozesssichcr herstellbar (Folie ist nicbt wickclbar) und nur untcr Emschrankung weiter- 
verarbeitbar. 

In der EP-A-0 035 835 wird eine koextrudierte siegelfahige Polyesterfolie beschrieben, der zur Verbesserung des Wik- 
kcl- und des Verarbeitungsvcrhaltens in der Siegclschicht Partikcl beigesctzt werden, deren miUlere leilchengroBe die 
Schichtdicke der Siegelschicht ubersteigt Durch die teUchenformigen Zusatzstoffe werden Oberflachenvorspriinge ge- 
ts bildet, die das unerwunscbte Blocken und Kleben an Walzen oder Fiibrungen verhindern. Uber die andere, nicht siegel- 
fanige Schicht der Folic werden kcine nahcren Angaben zur Einarbeitung von Antiblockmitteln gemacht. Es bleibt offen, 
ob ctiese Schicht Antiblockmittel enthalt. Durch Wahl von Partikeln mil groBerem Durchmesser als die Siegelschicht und 
den in den Belspielen angegebenen Konzentrationen wird das Siegelverhalten der Folie verschlechtert Angaben zum 
Siegdlemperamrbereich der Folie werden in der Schrift nicht gemacht Die Siegelnahtfestigkeit wird bei 140°C gemes- 
20 sen und liegt in einem Bereich von 63 bis 120 N/m (0,97 N/15 mm bis 1 ,8 N/15 mm Folienbreite). 

In der EP-A-0 432 886 wird eine koextrudierte mehrscnichtige Polyesterfolie beschrieben, die eine Oberflache besitzt, 
auf der eine siegelfahige Schicht angeordnet ist und cine zweite Oberflache besitzt, auf der eine Acrylatschicht angeord- 
net ist Die siegeUahigc Deckschicht kann auch hier aus isopbroalsaurchaltigen und terepbthalsaurehaltigen Copolye- 
stem besteben. Durch die ruckseitige BeschichUmg erhalt die Folie ein verbessertes Vferarbtitungsverhalten. Angaben 
25 zum Siegelbereich der Folie werden in der Schrift nicht gemacht Die Siegelnahtfestigkeit wird bei 140°C gemessen. Fur 
eine 11 um dickc Siegelschicht wird eine Siegelnahtfestigkeit von 761,5 N/m (1 1,4 N/15 mm) angegeben. Nachteilig an 
der ruckseitigen Acrylatbeschichtung ist, daB diese Seile gegen die siegelfanige Deckschicht nicht mehr siegelt Die Fo- 
lie ist damit nur sehr eingeschrankt zu verwenden. 
In der EP-A-0515 096 wird eine koextrudierte, mehrscnichtige siegelfahige Polyesterfolie beschrieben, die auf der 
30 siegelfahigen Schicht ein zusatzliches Additiv enthalt Das Additiv kann z. B. anorganische Partikel enthalten und wird 
vorzugsweise in einer wassrigen Schicht an die Folie bei deren Herstellung angetragen. Hierdurch soil die Folie die guten 
Siegeleigenschaften beibehalten und gut zu verarbeiten sein. Die Riickseite enthalt nur sehr wenige Partikel, die haupt- 
sachlich uber das Regranulat in dicsc Schicht gelangen. Angaben zum Siegeltemperaturbereich der Folie werden auch in 
dieser Schrift nicht gemacht Die Siegelnahtfestigkeit wird bei 140°C gemessen und betragt mehr als 200 N/m 
35 (3 N/15 mm). Fur eine 3 um dicke Siegelschicht wird eine Siegelnahtfestigkeit von 275 N/m (4,125 N/15 mm) angege- 
ben. 

In der WO 98/06575 wird eine koextrudierte mehrschichtige Polyesterfolie beschrieben, die eine siegelfahige Deck- 
schicht und eine nicht siegelfahige Basisschicht enthalt Die Basisschicht kann dabei aus einer oder mehreren Schichten 
aufgebaut sein, wobei die innere der Schicht mil der siegelfahigen Schicht in Koctakt ist Die andere (auBerc) Schicht bil- 

40 det dann die zweite nicht siegelfahige Deckschicht Die siegelfahige Deckschicht kann auch hier aus isophtbalsaurehal- 
tigen und terephthalsaurehaltigen Copolyestem bestehen, die jedoch keine An^blockteilchen enthalten. Die Folie enthalt 
auBerdem noch mindestens einen TJV- Absorber, der der Basisschicht in einem Ge wichts vcrhal tnis von 0,1 bis 10,0 Gew- 
% zugegeben wird. Die Basisschicht ist mit ublichen Antiblockmitteln ausgestattet. Die Folie zeichnet sich durch eine 
gute Siegelfahigkeit aus, hat jedoch nicht das gewunschte \ferarbeitungsverhalten und weist zudem Defizite in den opti- 

45 schen Eigenschaften auf. Die Folie kann zudem eine matte Oberflache aufweisen, sie besitzt dann aber eine hobe Tru- 
bung, die unerwunscht ist * 

Bei Aufienanwendungen zeigen Folien, die keine UV absorbierende Materialien enthalten, bereits nacb kurzer Zeit 
eine Vergilbung und eine Verschlechterung der mechanise hen Eigenschaften infolge eines pbotooxidativen Abbaus 
durch das Sonnenlicht 

so Zu den guten mechanischen Eigenschaften zahlt unter anderem eine hober ErModul (Emd > 3200 N/mm , En> > 
3500 N/mm^sowie gute ReiBfestigkeitswerte (in MD> lOON/mm 2 ; inTD> IWN/mm 2 ). 

Aufgabe der vorliegenden Erfindung war es, die Nachteile des Stances der lechnik zu vermeiden. 
Gegenstand der Erfindung ist eine einseitig matte, UV stabilisierte, siegelfahige, koextrudierte, biaxial orientierte Po- 
lyesterfolie mit mindestens einer Basisschicht B, einer siegelfahigen Deckschicht A und einer weiteren matten Deck- 
55 schicht C, wobei in niindestens einer Schicht ein UV-Absorber enthalten ist und wobei die siegelfahige Deckschicht A 
eine Siegdanspringtemperatur von 110°C und eine Siegelnahtfestigkeit von niindestens 13 N/15 mm aufweist und die 
Topographien der beiden Deckschichten A und C durch die folgenden Merkmale gekennzeichnet sind: 
Siegelfanige Deckschicht A: 

so - R ft -Wert<30nm 

- Messwert der Gasstromung 500-4000 s 

Nicht siegelfahige, matte Deckschicht C: 

65 - 200nm<R a < 1000 nm 

- Messwert der Gasstromung < 50 s. 

Die Erfindung betrifft femer ein Verfahren zur Herstellung der Folie und ihre \ferwendung. 
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Es wird somit cine einseitig matte, trausparente, UV-stabilisierte, siegelfahige und biaxial orienlierte Polyesterfolie 
beredtgestellt, die sich insbesondeic durch cine sehr gute Siegelfahigkeit, cine wirtschaftiiche Herstellung, eine verbes- 
scrte Verarbcitbaikeit und vwbcsscrte optiscbe Eigenschaften auszcichneL 

Die Erfindung gestattet es, den Siegelbereich der Folie auf niedrige Temperaturen zu erweitem, die Siegelnahtfestig- 
keit der Folie zu erhohen und gleichzeitig flir ein verbessertes Handling der Folie zu soigen als es nach dem Stand der 5 
Technik bekannt ist. AuBerdem ist gewahrleistet, daB die Folie auch auf schnellaufenden \ferarbeitungsmaschinen verar- 
beitet weiden kann. Bei der Herstellung der Folie kann immanent anfallendes Regenerat in einer Konzentration bis zu 
60 Gew.-%, bezogen auf das Gesamtgewicht der Folie, der Extrusion zugefuhrt werden, ohne daB dabei die phy sikali- 
schen Eigenschaften der Folie nennenswert negativ beeinfluBt weiden. 

Da die Folie gemaB der Erfindung insbcsondere fur die AuBcnanwcndung und/oder kritiscbc Innenanwendungen ge- 10 
dacht ist, soil sie eine bone UV-Stabiktat aufweisen. Eine none UV-Stabilitat bedeutet, daB die Folien durch Sonnenlicht 
oder andere UV-Strahlung nichl oder nur extrem wenig geschadigt werden. Insbcsondere sollen die Folien bei mehrjah- 
rigcr AuBcnanwcndung nicht vergilbcn, keine Vcrsprodung oder RiBbildung der Oberflacbe zeigen und auch keine \fcr- 
schlechterung der mechanise hen Eigenschaften aufweisen. Hohe UV-Stabititat bedeutet demnach, daB die Folie das UV- 
Licht absorbiert und Licht erst im sichtbarcn Bereich durchlafit. 15 

Der(Dic) UV-Stabilisator(en) wird(werden) zweckmaBigerwcise als Masterbatcb(e) bei der Folienhcrstellung dirckt 
zudosiert, wobei die Konzentration des(der) UV-Stabilisators(en) vorzugsweise im Bereich von 0,01 Gew.-% bis 
5,0 Gew.-%, vorzugsweise 0,1 Gew.-% bis 3,0 Gew.-%, bezogen auf das Gewicht der jeweiligen Schicht des verwende- 
ten Polyesters, liegt(liegen). 

Die Folie gemaB der Erfindung ist im allgemeinen zumindest dreischichtig und umfaBt dann als Schichten die Basis- 20 
schicht B, die siegelfahige Deckschicht A und die matte Deckschicht C. 

Die Basisschicht B der Folie besteht im allgemeinen zu mindestens 90Gew.-% aus einem thermoplastischen Poly- 
ester. Geeignet sind Polyester aus Ethylenglykoi und Tbrepbthalsaurc (= Polyethylenterephthalat, PET), aus Ethylcngly- 
kol und NaphthaUn-2,6^carbonsaure (= Pblyethylen-2,6-naphthalat, PEN), aus 1,4-Bis-hydroximethylcyclohexan und 
Terephlhalsaure (= Poly-1 ,4^clohexandimetbylenterephthalat, PCDT) sowie aus Ethylenglykoi, Naphmalin-2,6-dicar- 25 
bonsaure und BiphcnyM,4'HHcarbonsaurc (= Polyemylcn-2,6-naphmalatbibenzoat, PENBB). Bevorzugt sind Polyester, 
die zu mindestens 90 Mol-%, bevorzugt mindestens 95 Mol%, aus Ethylenglykoi und Terephmalsaure-Einhciten oder 
aus Ethylenglykoi- und Naphmalm-2,6-dicarbc^ure-Einheiten bestehen. Die restlichcn Monomereinheiten stammen 
aus anderen aliphatischen, cycloaliphati schen oder aromatischen Diolen bzw. Dicarbonsauren, wie sie auch in der 
Schicht A (oder der Schicht Q vorkommen kdnnen. 30 
r Geeignete andere aliphatische Diole sind beispielsweise Diethyleoglykol, TYiethylenglykol, aliphatische Glykole der 

allgemeinen Formel HCHCH^-OH, wobei n eine ganze Zahl von 3 bis 6 darstellt (insbcsondere Propan-l^oU Bu- 
!an-l,4~diol, Ptentan-l,5-diol und Hexan-l,6-diol) oder verzweigtc aliphatische Glykole mil bis zu 6 Kohlenstoff-Ato- . 
men. Von den cycloaliphatiscben Diolen sind Cyclohexandiole (insbesondere Cyclohexan-l,4-diol) zu nennen. Geeig- 
i uete andere aromatische Diole entsprechen beispielsweise der Formel HQCsEU-X-C^-OH, wobei X fur -CEfe-, - 3S 

^ €(CH 3 )2-, -C(CF 3 )2-, -O-, -S- oder -SOr stehL Daneben sind auch Bisphenole der Formel HOQiHrCelirOH gut ge- 

f signet 

Andere aromatische Dicarbonsauren sind bevorzugt Benzoldicarbonsauren, Naphtalindicarbonsauren (beispielsweise 
Naphthalin-1,4- oder -1,6-dicarbonsaure), Biphenyl-x^-dicarbonsauren (insbesondere BipnenyM^'-^licarbonsaure), 
Dipbenylai^len-x^'Kticarbonsaure^ (insbesondere DiphenylacetyleoA4'^carbonsaure) oder StUben-x^-dicarbonr 40 
J, v[laren. Von den cycloaliphatischen Dicarbonsauren sind Cyclohexandicarbonsauren (insbesondere Cyclohexan-l,4-di-^ 

carbonsaure) zu nennen. \fen den aliphatischen Dicarbonsauren sind die (CyCt^Alkandisauren besonders geeignet, 
-vVobei der Alkanteil geradkettig oder verzweigt sein kann. 

Die Herstellung der Polyester kann z. B. nach dem Umesterungsverfahren erfolgen. Dabei geht man von Dicarbonsau- 
reestern und Diolen aus, die mit den ublichen Umesterungskatalysatoren, wie Zink-, Calcium-, lithium-, Magnesium-. 45 
? -«nd Mangan-Salzen, umgesetzt werden. Die Zwiscbenprodukte werden dann in Gegenwart allgemein ublicher Polykon- 

densationskatalysatoren, wie Anumontrioxid oder Titan-Salzen, polykondensierL Die Herstellung kann ebenso gut nach 
dem Direkrveiesterangsverfahren in Gegenwart von Mykoiwlensationskatalysatoren erfolgen. Dabei geht man direkt 
von den Dicarbonsauren und den Diolen aus. 

Die durch Koextrusion auf die Basisschicht B aufgebrachte siegelfahige Deckschicht A ist auf Basis von Pblyesterco- . SO 
polymeren aufgebaut und besteht im wesentlichen aus amorphen Copolyestern, die uberwiegend aus Isophthalsaure- und 
TerephthalsauTB-Eiiihciten und aus Ethylenglykol-Einheiten zusammengesetzt sind. Die resUichen Monomereinheiten 
stammen aus anderen aliphatischen, cycloaliphatischen oder aromatischen Diolen bzw. Dicarbonsauren, wie sie auch in 
der Basisschicht vorkommen konnen. Die bevorzugten Copolyester, die die gewunschten Siegeleigenschaften bereitstel- 
ien, sind solcbe, die aus Emylenterephthalat- und Ethylenisophtnalat-Einheiten und aus Ethylenglykol-Einheiten aufge- 55 
bant sind. Der Anteil an Ethylenterephthalat betragt 40 bis 95 Mol% und der entsprechende Anteil an Ethylenisophthalat 
60 bis 5 Mol-%. Bevorzugt sind Copolyester, bei denen der Anteil an Ethylenterephthalat 50 bis 90 Mol-% und der ent- 
sprechende Anteil an Ethylenisophthalat 50 bis 10 Mol-% betragt und ganz bevorzugt sind Copolyester, bei denen der 
Anteil an Ethylenterephthalat 60 bis 85 Mol% und der enlsprechcndc Anteil an Ethylenisophthalat 40 bis 15 Mol% be- 
tragt. 60 

Die matte Deckschicht C enthalt in ihrer bevorzugten Ausfubrungsforrn ein Blend oder eine Mischung aus zwei Kom- 
ponenten T und II und gegebenenfalls zugesetzte Additive in Form von inerten anorganischen Antiblockrnitteln. 

Die Komponente I der Mischung bzw. des Blends ist ein Polyemylenterephthalat-Homopolymer oder Polyethylenter- 
ephthalat Copolymer oder eine Mischung aus Polyethylenterephthalat Homo- oder Copolymeren. 

* Die Komponente II des Copolymers oder der Mischung bzw. des Blends ist ein Polyethylenterephthalat-Copolymer, 65 
welches aus dem Kondensationsprodukt der folgenden Monomeren bzw. deren zur Bildung von Polyestem befahigten 
Derivaten besteht: 
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A) 65 bis 95 Mol-% Isopbthalsaure; 

B) 0 bis 30 Mol-% wenigstens einer aliphatischc Dicarbonsaure mit der Formel HOOC(CH 2 )„COOH, wobei 
n im Bcreich von 1 bis 11 liegl; 

Q 5 bis 15 Mol% wenigstens eines Sulfomonomeren enthaltend eine Alkalimetallsulfonatgruppe an dem aromati- 
5 schen Teil einer Dicarbonsaure; 

D) die zur Bildung von 100 Mol% Kondensat notwendige stochiometrische Menge eines copolymerisierbaren ali- 
pbatiscben oder cycloaliphatischen Glykols mil 2 bis 11 KohlenstofTatomen; 

wobei die Prozentangaben jeweils bezogen sind auf die Gesamtmenge der die Komponente II bildenden Monomeren. 
10 Zur ausfunrlicheo Bcschreibung der Komponente II siehe aucb die EP-A-0 144 878, auf die bier ausdriicklicb Bezug go- 
nommen wind 

Unter Miscbungen im Sinne der vorliegenden Erfindung sind mechanische Mischungen zu versteben, welche a us den 
Einzeikompooenten hergcstellt werden. Im allgcmcinen wczden bierzu die einzelnen Bestandteile als gepreBte Formkor- 
per kleiner GroBe, z. B. linsen- oder kugelfdrmiges Granulat, zusammengeschuttet und mit einer geeigneien Ruttelvor- 
15 richtimg mechaniscb miteinander gemiscbt Eine andere Moglichkeit fur die Erstellung der Mischung bestebt darin, daB 
die jcweiligen Komponenten I und II in Granulalform jeweils fur sicb getrennt dem Extruder fur die erfindungsgcmaBe 
Deckschicht zugefuhrt werden und die Mischung im Extruder, bzw. in den nacfafolgenden schmelzefuhrenden Systemen 
durubgefuhrt wird. 

En Blend im Sinne der vorliegenden Erfindung ist ein legierungsartiger Verbund der einzelnen Komponenten I und II, 

20 welcher nicht mehr in die urspriinglicben Bestandteilen zerlegt weiden kann. En Blend weist Eigenschaften wie ein ho- 
mogener StofT auf und kann entsprechend durch geeignete Parameter charakterisiert werden. 

Das Verhaltnis (Gewichtsverhaltnis) der beiden Komponenten I und II der Deckschichtmischung bzw, des Blends 
kann innerbalb weiter Grenzen variiercn und ricbtet sich nach dem beabsichtigten Einsatzzweck der Mebrschichtfolie. 
Bevorzugt Uegt das Verhaltnis der Komponenten I und II in einem Bereicfa von I : II = 10 : 90 bis I : II = 95 : 5, vorzugs- 

25 weisevonl:n = 20: 80 bis I: II = 95 : 5 und insbesondere von I : II == 30 : 70 bis I : II = 95 : 5. 

Die gewunschten Siegeleigenschaften, den gewunschten Mattbeitsgrad und die gewunschten \feiarbeitungseigen- 
schaften der Folic gemafi der Erfindung werden aus der Kombination der Eigenschaften des verwendeten Copolyesters 
fur die siegelfahige Deckschicht und den Topographien der siegelfahigen Deckschicht A und der nicht siegelfahigen, 
mat ten Deckschicht C erhalten. 

30 Die Siegelanspringtemperdtur von U0°C und der Siegelnahtfestigkeit von mindestens 13 N/15 mm wird erreicht, 
wenn fur die siegelfahige Deckschicht A die oben naher beschriebenen Copolymeren verwendet werden. Die besten Sie- 
geleigenschaften der Folie erhalt man, wenn dem Copolymeren keine weiteren Additive, insbesondere keine anorgani- 
sche oder org anise he Filler zugegeben werden. Fur diesen Fall erhalt man bci vorgegebenem Copolyester die niedrigste 
Siegelanspringtemperatur und die hochsten Siegetaahtfestigkeiten. Allerdings ist in diesem Fall das Handling der Folie 

35 schlecht, da die Oberflache der siegelfahigen Deckschicht A stark zum \ferblocken neigL Die Folie laBt sich kaum wik- 
kcln und ist fur eine Weitcrverarbeitung auf schnellaufcndcn Verpackungsmaschinen nicht geeignet Zur Verbesserung 
des Handlings der Folie und der Verarbeitbarkeit ist es notwendig, die siegelfahige Deckschicht A zu modifizieren. Dies 
geschieht am besten mit Ililfe von geeigneten Antiblockmitteln einer ausgewahlten GroBe, die in einer bestimmten Kon- 
zentradon der Siegelschicht zugegeben werden und zwar derart, daB einerseits das Vferblocken mininriert und anderer- 

40 seits die Siegeleigenschaften our unwesentlich verscblechtert werden. Diese gewunschte Eigenschaftskombination laBt 
sicb erreichen, wenn die Topographic der siegelfahigen Deckschicht A durch den folgenden Satz von Parametern ge~ 
kennzeichnet ist: 

- Die Raubigkeit der siegelfahigen Deckschicht, gekennzeichnet durch den R^- Wert, ist im allgcmcinen kleiner als 
45 30 nm, vorzugsweise kleiner als 25 nm. Im anderen Fall werden die Siegeleigenschaften im Sinne der vorliegenden 

Erfindung negativ beeinflussL 

- Der Messwert der Gasstromung soli im Bcreich von 500-4000 s, vorzugsweise von 600-3500 s liegen. Bei Wer- 
ten unterhalb von 500 s werden die Siegeleigenschaften im Sinne der vorliegenden Erfindung negativ beeinflusst 
und bei Werten oberhaJb von 4000 s wird das Handling der Folie schlecht 

50 

Die nicht siegelfahige, matte Deckschicht C wird durch den folgenden Satz von Parametern gekennzeichnet 

- Die Rauhigkeit der marten Deckschicht, gekennzeichnet durch den R^-Wert, liegt im Bereich von 200-1000 nm, 
vorzugsweise 220-900 nrn. Kleinere Werte als 200 nm haben negative Auswirkungen auf das Wickel- und Verar- 

55 beitungsverhalten der Folie, sowie auf den Mattbeitsgrad der Oberflache groBerer \Msrte als 1000 nm bedntrachti- 
gen die optischen Eigenschaften (Triibung) der Folie. 

- Der Messwert der Gasstromung sollte im Bereich < 50 s, vorzugsweise ^ 45 s liegen. Bei Werten oberhalb von 
50 wird der Mattigkeitsgrad der Folie negativ beeinflussL 

60 Im Prinzip konnen samlliche org anise he und anorganiscbe UV-S tabi lisatoren , die fur die Einarbeitung in Polyestern 
geeignet sind, ausgewahlt werden. Solche geeignete UV i> tabi lisatoren sind nach dem Stand der Technik bekannt und 
z. B. in WO 98/06575, in EP-A-0 144 878, in EP-A-0 031 202, EP-A-0 031 203 oder in der EP-A-0 076 582 naher be- 
schrieben. 

UV-Stabilisatoren, d. b. UV- Absorber als LicbtschutzmiUel, sind im allgcmcinen cbemische \ferbindungen, die in die 
65 physikahschen und chemischen Prozesse des lichtinduzierten Abbaus eingreifen konnen. RuB und andere Pigmente kon- 
nen teilweise einen Lichtschutz bewirken. Diese Substanzen sind jedoch fur transparente Folien ungeeignet, da sie zur 
Verfarbung oder Farbanderung fuhren. Fur transparente Folien sind nur organiscbe und metallorganische Verbindungen 
geeignet, die dem zu stabilisierenden Thenrtoplasten keine oder nur eine extrera geringe Farbe oder Farbanderung ver- 



4 



DE 100 07 722 A 1 



Lei hen. 

Geeignete UV-Stabilisatoren sind solche, die mindestens 70%, vorzugsweise 80%, besonders bevorzugt 90%, des UV- 
Lichts im WcUenlangcnbereich von 180 nm bis 380 nm, vorzugswcisc 280 bis 360 nm absorbicrcn. Diesc sind insbeson- 
dere geeignet, wenn sie im Temperaturbereicb voo 260 bis 300°C thermisch stabil sind, <L h. sich nicht zersetzen und 
nicht zur Ausgasung fiihren. Geeignet sind beispielsweise 2-Hydroxybenzophenone, 2-IIydroxybenzotriazole, nickelor- 5 
ganische Verbindungen, Salicylsaureester, Zirntsaureester-Derivate, Resorcinmonobenzoate, Oxalsaureanilide, Hy- 
droxybenzoesaureester, sterisch gehinderle Amine und/oder Triazine, wobei die 2-Hydroxybenzotriazole und die IHa- 
zine bevorzugt sind. 

In einer bevotzugten Ausfuhrungsform enthalt die Folie gemaB der Erfindung als UV-absorbierende Subslanz 
0,01 Gcw.-% bis 5,0 Gcw.-% 2^4,6-Diphenyl-13>triazin-2-yl)-5-(hexyl)oxy-phenol odcr 0,01 Gcw.-% bis 5,0 Gcw.- 10 
% 2£ , -Memylen-bis(6-(2H-benzotriazo^ Es konnen auch Mischungen dieser 

beiden UV-Stabilisatoren oder Mischungen von mindestens einem dieser beiden UV-Stabilisatoren mit anderen UV-Sta- 
bilisatorea cingesetzt werdcn, wobei die Gesamtkonzeotration an Lichtschutzmittel vorzugswcisc im Bcreich von 
0,01 Gew.-% bis 5,0 Gew.-%, bezogen auf das Gewicht des thermoplastischen Polyesters, liegt. 

In der dreischichtigen Ausfuhrungsform ist der UV-Stabilisator vorzugsweise in der nicht siegelfahigen Deckschicht C 15 
enthalten. Jedoch kann nach Bedarf auch die Basisschicht B oder auch die siegeliahige Deckschicht A mit UV-Stabilisa- 
toren ausgerustet seia Die Konzentration des oder der Stabilisatoren bezieht sich dabei auf das Gewicht der Thermopla- 
sten in der mit UV-Stabilisator(en) ausgeriisteten Schicbt 

Oberrasclienderwei se haben Bewitterungsversuche nach der Testspezifikation ISO 4892 mit dem Atlas 065 Weather 
Ometer gezeigt, daB es im Falle der vorgenannten dreischichtigen Folie durcbaus ausreichend ist, die 03 um bis 2,5 am 20 
dicken Deckschichten mit UV-Stabilisatoren auszurusten, um eine verbesserte UV^Stabilitat zu erreichen. 

Bewitterungstests haben ergeben, daB die erfindungsgemaB UV-stabilisierten Folien selbst bei Be witterungstests nach 
hochgerechnct 5 bis 7 Jahren AuBcnanwendung im allgemeinen kcine \fergilbung, keine Versprodung, kein Glanzverlust 
der Oberflache, keine RiBbildung an der Oberflache und keine Verschlcchterung der mechanise hen Eigenschaften auf- 
weiseo. 25 

Das Lichtschutzmittel kann bercits bcim Tbermoplast-RohstofrnersteUer zudosiert werden oder bei der Fohenherstel- 
lung in den Extruder dosiert werden. 

Bevorzugt ist die Zugabe des Lichtschutzmittels iiber die Masterbatch-Technologie. Hierbei wird der Zusatz zunachst 
in einem lYagermaterial voll dispergiert Als 'imgermaterial kommen der Thermoplast selbst, z. B. das Polyeihylenter- 
ephthalat oder auch andere Poly mere, die mit dem Thermoplasten vertragJich sind, in Frage. Nach der Zudosierung zu 30 
dem Thermoplasten fur die Folienherstellung schmelzen die Bestandteile des Masterbatches wahrend der Extrusion und 
werden so in dem Thermoplasten gelosL 

Die Konzentration des UV-Absorbers neben dem Thermoplast im Mastcrbatch betragt 2,0 bis 50,0 Gew.-%, vorzugs- 
weise 5,0 bis 30,0 Gew.-%, wobei die Summe der Bestandteile stets 100 Gew.-% betragt 

Wichtig bei der Masterbatch-Technologie ist, daB die Komgrofie und das Schuttgewicht des Masterbatches ahnlich der 35 
KorngrbBe und dem Schuttgewicht des Thermoplasten ist, so daB eine homogene \ferteilung und damit eine homogene 
UV-Stabiiisierung erfolgen kann. 

Damit 1st eine solche Folie auch wirtschaftlich rentabeL 

Desweiteren ist sehr uberraschend, daB auch das a us den Foben beziehungsweise den Formkorpem erzeugte Regene- 
rat wieder einsetzbar ist, ohne den Gelbwert der Folie negativ zu beeinflussen. 40 

Die Basisschicht B kann zusatztich ubliche Additive, wie Stabilisatoren und/oder Antiblockmittel enthalten. Auch die 
beiden anderen Schichten A und C konnen diese Zusarze enthalten. Sie werden zweckmaBig dem Polymer beziehungs- 
weise der Pblymermischung bercits vor dem Auf schmelzen zugesetzL Als Stabilisatoren werden beispielsweise Phos- 
phorverbindungen, wie Phosphorsaure oder Phosphorsaureestei; cingesetzt 

lypische Antiblockmittel (in m'esem Zusammenhang auch als Pigmente bezeichnet) sind anorganische und/oder orga- 45 
nische Parti kc I, beispielsweise Calriumcarbonat, amorphe Kieselsaure, Talk, Magnesiumcarbonat, Bariumcarbonat, Cal- 
dumsulfat, Bariumsulfat, Litmumphosphat, Calciumpbosphat, Magnesi uniphosphat Aluminiumoxid, IiF, Calcium-, 
Barium-, Zink- oder Mangan-Salze der eingesetzten Dicarbonsauren, RuB, Titandioxid, Kaolin oder vemetzte Polysty- 
rol- oder Arcrylat-Partikel. 

Als Antiblockmittel konnen auch Mischungen von zwei und mehr verschiedenen Antiblockmitteln oder Mischungen 50 
von Antiblockmitteln gleicher Zusammensetzung, aber unterschiedlicher Partikelgrofie gewahlt werden. Die Partikel 
konnen den rinzelnen Schichten in den jeweils vorteilhaften Konzcntrationen, z. B. als glykolische Dispersion wahrend 
der Polykondensalion oder iiber Masterbatcne bei der Extrusion zugegeben werden. 

Bevorzugte Partikel sind SiQj in kolioidaler und in kettenartiger Form. Diese Partikel werden sehr gut in die Polymer- 
matrix eingebunden und erzeugen nur geringfugig Vakuolen. Vakuolen verursachen im allgemeinen TVubung und sind 55 
daber zweckmaBigerwei.se zu vermeiden. Die Partikeldiirchmesser der eingesetzten Teilchen sind prinzipiell nicht einge- 
schrankt Fur die Losung der Aufgabe hat es sich jedoch als zweckmaBig erwiesen, Teilchen mit einem mittieren Pri- 
marpartikeldurcrimesser von kleiner als 100 nm, bevorzugt kleiner als 60 nm und besonders bevorzugt kleinex als 50 nm 
und/oder Teilchen mit einem mittieren Pri m arparti kcldurc h messcr von groficr als 1 um, bevorzugt groBer als 1,5 um und 
besonders bevorzugt groBer als 2 um zu verwenden. Diese zuletzt beschriebenen Teilchen sol ken jedoch keinen mittieren 60 
Pajtikeldurchmesser aufweisen, der groBer ist als 5 um. 

Zur Erzielung der vorgenannten Eigenschaften der siegelfahigen Folie hat es sich als zweckmaBig erwiesen, die Par- 
tikelkonzentration in der Basisschicht B niedriger zu wahlen als in den beiden Deckschichten A und C. Bei einer drei- 
schichtigen Folie vom genannten IVp wird in der Basisschicht B die Partikelkonzentration im Bereich von 0 bis 
0,15 Gew.-%, vorzugsweise von 0,001 bis 0,1 2 Gew.-% und insbesondere von 0,002 bis 0,10 Gew.-% liegen. Der Parti- 65 
keldurchmesser der eingesetzten Teilchen ist prinzipieil nicht emgeschrankt, jedoch sind Teilchen mit einem mittieren 
Durchmesser von groBer 1 mm besonders bevorzugt 

In der vorteilhaften Verwendungsform besteht die Folie gemaB der Erfindung aus drei Schichten, der Basisschicht B 
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und beidseitig auf dicscr Basisschicht aufgebrachten Deckscfaichten A und C, wobei die Deckschicht A gegen sich selbsl 
und gegen die Deckschicht C siegelfahig ist 

Zur Erzielung des genannten EigenschafLsprofils der Folic weist die Deckschicht C mehr Pigmentc (d h. hoberc Pig- 
mentkonzentration) als die Deckschicht A auf. Die Pigmentkonzentration in dieser zweiten, matten Deckschicht C liegt 
5 im Bereich von 1,0 bis 10,0%, vorteilhaft von 1,5 bis 10% und insbesondeie von 2,0 bis 10%. Die andere, der Deck- 
schicht C gegeniiberliegenden, siege Ifahige Deckschicht A ist dagegen weniger rait inerten Pigmenten gefullt Die Kon- 
zentralion der inerten Partikeln in der Schicht A liegt im Bereich von 0,01 bis 0,2 Gew.-%, vorzugsweise von 0,015 bis 
0,15 Gew -% und insbesondeie von 0,02 bis 0,1 Gew.-%. 

Zwischen der Basisschicht und den Deckschichten kann sich gegebenenfalls noch eine Zwischenschicht befinden. 
to Dicsc kann wicderum aus den fur die Basisschichten beschriebenen Polymcrcn bestehen. In einer besonders bevorzugteo 
Ausfuhrungsform besteht sic aus dem fur die Basisschicht verwendeten Polyester. Sie kann aucb die beschriebenen Ob- 
lichen Additive enthalten. Die Dicke der Zwischenschicht ist im allgemeinen groBer als 03 um und liegt vorzugsweise 
im Bereich von 0,5 bis 1 5 fim, insbesonderc im Bereich von 1 ,0 bis 1 0 um und ganz besonders bevorzugt im Bereich von 
1,0 bis 5 um. 

15 Bei der besonders vorteilhaften dreiscbichtigen Ausfihrungsform der Folie gemaB der Erfindung ist die Dicke der 
Deckschichten A und C im allgemeinen groBer als 0,1 um und liegt allgemein im Bereich von 0,2 bis 4,0 um, vorteilhaft 
im Bereich von 0,2 bis 3,5 um, insbesondeie im Bereich von 03 bis 3 um und ganz besonders bevorzugt im Bereich von 
03 bis 2J5 um, wobei die Deckschichten A und C gleich oder verschieden dick sein kdnnen. 

Die Gesamtdicke der Folie gemaB der Erfindung kann innerhalb besdmmter Grenzen variieren. Sie betragt 3 bis 

20 100 urn, insbesonderc 4 bis 80 um, vorzugsweise 5 bis 70 um, wobei die Schicht B einen Anteil von vorzugsweise 5 bis 
90% an der Gesamtdicke hat 

Die Polymere ftir die Basisschicht B und die beiden Deckschichten A und C werden drei Extrudern zugcfuhrt Etwa 
vorhandene Fremdkorper oder Verunrcimgungen lasses sich aus der Polymerschmelze vor der Extrusion abfiltrieien. Die 
Schmelzen werden dann in einer Mehrschichtduse zu Mac hen Schmelzefilmen ausgeformt und iibereinander gescbichtet 

25 AnschlieBend wird der Mehrsch ichtfilm mi 1 1 Iilfe einer Kuhlwalze und gegebenenfalls weiteren Walzen abgezogen und 
verfestigL 

Die Folie gemaB der Erfindung wird im allgemeinen nach dem an sich bekannten Koextrusions verfahren heigestellt 
Im Rah men dieses Verfahrens wild so vorgegangen, daB die den einzelnen Schichten der Folie entsprechenden 
Schmelzen durch eine Flachduse koextructiert werden, die so erhaltene Folie zur Verfestigung auf einer oder mehreren 

30 Walze/n abgezogen wird, die Folie anschliefiend biaxial gestreckt (orientiert), die biaxial gestreckle Folie thermofixiert 
und gegebenenfalls an der zur Behandlung vorgesehenen Oberflachenschicht corona- oder fiammbehandett wird. 

Die biaxiale Streckung (Orientierung) wird im allgemeinen aufeinanderfolgend diirchgefuhrt, wobei die aufeinander- 
folgende biaxiale Streckung, bei der zuerst langs (in Maschinenrichtung) und dann quer (senkrecht zur Maschinenricb- 
tung) gestreckt wild, bevorzugt ist 

35 Zunachst wird, wie beim Koextrusionsverfahren ublich, das Polymere bzw. die R>lymerimschung der einzelnen 
Schichten in einem Extruder komprimiert und verfliissigt, wobei die gegebenenfalls zugesetzten Additive bereits im 
Polymer be/dehun gsweise in der Pblymermischung enthalten sein konnen. Die Schmelzen werden dann gleiebzeitig 
dutch eine Flachduse (Breilschtitzduse) geprcBt, und die ausgeprefite mehrschichtige Folie wird auf einer oder mehr sren 
Abzugswalzen abgezogen, wobei sie abkiihlt und sich verfestigL 

40 Die biaxiale Verstreckung wird im allgemeinen sequentiell durchgefuhrt Dabei wird vorzugsweise erst in Langsrich- 
tung (d h. in Maschinenrichtung = MD-Richtung) und anschliefiend in Quenrichtung (d b. senkrechi zur Maschinenrich- 
tung, = TD-Richtung) verstreckt Dies fiihrt zu einer Orientierung der Molekulketten. Das Yerstrecken in Langsrichtung 
laBt sich mit Hilfe zweier entsprechend dem angestrebten Streckverhaltnis verschieden schnell laufenden Walzen durch- 
fuhrea Zum Qucrverstrecken benutzt man allgemein einen entsprechenden Kluppenrahmen. 

45 Die Temperatur, bei der die Verstreckung durchgefuhrt wird, kann in einem relanv groBen Bereich variieren und rich- 
tet sich nach den gewunschtcn Eigenschaften der Folic. Im allgemeinen wird die Langsstreckung bei 80 bis 130°C und 
die Querstreckung bei 90 bis 150°C durchgefuhrt Das Langsstreckverhaltnis liegt allgemein im Bereich von 2^ : 1 bis 
6 : 1, bevorzugt von 3 : 1 bis 5,5 : 1. Das Querstreckvcrhaltois liegt allgemein im Bereich von 3,0 : 1 bis 5,0 : 1, bevor- 
zugt von 3,5 : 1 bis 4,5 : 1. Vor der Querstreckung kann man eine oder beide Oberflache(n) der Folie nach den bekannten 

50 Verfahren in-line beschichten. Die In-Iine-Beschichtung kann beispielsweise zu einer verbesserten Haftung der Mctall- 
scfaicht oder einer eventuell aufgebrachten Druckfarbe, aber auch zur \ferbessening des annstatischen Verhaltens oder 
des Verarbeitungsverhaltens dienen. 

Fur die Herstellung einer Folie mit sehr guten Siegeleigenschaften hat es sich als gunstig erwiesen, wenn die planare 
Orientierung Ap der Folic kl einer ist als Ap = 0,165, besonders aber kleiner ist als Ap = 0,163. In diesem Fall ist die Fe- 

55 stigkeit der Folie in Dickenrichtung so groB, daB bei der Messung der Siegelnahtfestigkeit definitiv die Siegelnaht auf- 
getrennt wird und die Folie nicht einreiBt und weiterreifit 

Es hat sich herausgestellt, daB die wesentlichen EinfluBgroBen auf die planare Orientierung Ap die Verf ahren sparame- 
ter in der Langsstreckung und in der Querstreckung sind, so wie der SV-Wert des verwendeten Rohstoffes. Zu den Ver- 
fahren sparamelem gehoren insbesondeie die Streckverhaltnisse in Langs- und in Querrichtung (Xmd und Xtd), ^ c 

60 S trecktemperatureo in Langs- und in Querrichtung (Tmd und T TO ), die Fbhenbahngeschwindigkeit und die Art der Strek- 
kung, insbesondere diejenige in Langsrichtung der Maschine. Emalt man beispielsweise mit einer Maschine eine planare 
Orientierung von Ap = 0,167 mit dem Parametersatz X^o = 4,8 und kn> = 4,0, die Strecktemperaturen in Langs- und in 
Querrichtung Tmd - 80-1 1 8°C und Ttd = 80-1 25°C, so erhalt man durch Emobung der Langsstrecktemperatur auf Tmd 
= 80-125°C oder durch Erbohung der Querstrecktemperatur auf T TO = 80-1 35°C oder durch Absenkung des Langstreck- 

65 verhaltnisses auf Xmd = 43 oder durch Absenkung des Querstreckverhaluiisses auf Xtd = 3,7 eine planare Orientierung 
Ap, die im gewunschten Bereich liegt Die FoUenbahngesebwindigkeit betrug hierbei 340 m/min und der SV-Wert des 
Materials etwa 730. Die genannten Daten beziehen sich bei der Langsstreckung auf die sogenannte N-TEP Streckung, 
die sich zusammensetzt aus einem niedrig orientierenden Streckschritt (LOE = Low Orientation Elongation) und einem 
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boch orientiercnden Streckschritt (REP = Rapid Elongation Process). Bei anderen Streckwerken ergeben sich prinzipiell 
die gleichen Vernal tnisse, jedoch konnen die Zahlenwerte fur die jeweiligen \ferfahrenspararneter leicht verschieden 
sein. Die angegcben Temperaturen bcziehen sich bei dcr Langsslreckung auf die jeweiligen Walzcritcmperaturcn und bei 
der Querstreckuog auf die Fobentemperaturen, die mitiels IR gemessen warden. 

Bei der nachfolgendeo Thermofixierung wild die Folie etwa 0, 1 bis 1 0 s lang bei einer Temperatur von 1 50 bis 250°C 5 
gehalten. AnschlieBend wird die Folie in ublicher Weise aufgewickelt 

Bevorzugt wird/werden oach der biaxialcn Streckung eine oder beide Oberflache/n der Folie nach einer der bekannten 
Methoden corona- oder flammbehandelL Die Behandlungsintensitat liegt im allgemeinen im Bereich von uber 45 mN/m. 

Zur Einstellung weiterer gewtinschter Eigenschaften kann die Folie zusatzlich beschichtet werden. TVpische Be- 
schichtungen sind haftvcrmittelnde, antistatisch, schlupfVerbcsscrnd oder dehasiv wirkende Schichten. Es bictet sich an, 10 
diese aisatzlicbeq Schichten Ober in-line coating mittels wassriger Dispersionen vor dem Streckschritt in Querrichtung 
auf die Folie aufzubringen. 

Die Folic gemaB dcr Erfindung zeichnet sich dutch eine hervorragende Siegelfahigkeit, eine schr gute Stabilitat gegen- 
uber UV-Licht, ein schr gules Handling und durch ein sehr gutes Vferarbeitungsvcrhaltcn aus. Bei der Folie siegelt die sie- 
gelfahige Deckschicht A nicht nur gegen sich selbst (fin sealing), sondern auch gegen die nicht siegelfahige Deckschicht 15 
C (lap scaling). Bei der lap scaling ist die Siegelanspringtempcralur lediglich um ca. 10 K nach oben verschoben und die 
Siegelnahtfestigkedt ist um nicht mehr als 0,3 N/15 mm verschlechtert 

Aufierdem konnte die Mattheit bei gleichzei tiger Reduziening der Irubung der Folie gegenuber Folien nach dem 
Stand der Technik verbessert werden. Bei der Herstellung der Folie ist gewahrieistet, dafi das Regenerat in einer Konzen- 
trauon von 20 bis 60 Gew.-%, bezogen auf das Gesamtgewicht der Folie, wieder der Extrusion zugefuhrt werden kann, 20 
ohne dafi dabei die physikalischen Eigenschaften der Folie nennenswert negativ beeinfiuBt werden. 

Die Folie eignet sich auf Grand ihrer hervorragenden Siegeleigenschaiten, ihres sehr guten Handlings und ihrer sehr 
guten Verarbeitungseigenschaften insbesondere fur die Vferarbeitung auf schnclllaufenden Maschinen. 

Daruber hinaus eignen sich die Folien gemaB der Erfindung und der daraus hergestelUen Artikel auf Grund ihrer her- 
vorragender Eigenschaftskombinationen fur eine Vielzahl verschiedener Anwendungen, beispielsweise fur Innenraum- 25 
veddeidungen, fur Messebau und Mcsseartikel, als Displays, fur Schildcr, fur Schutzverglasungen von Maschinen und 
Fahrzeugen, im Beleuchtungssektor, im Laden- und Regalbau, als Werbeartikel, Kaschiermedium. 

Auf grund der guten UV-Stabilitat eignet sie sich weiterhin fur AuBenanwendungen, z. B. fur Gewacbshauser, im Wer- 
besektor, Oberdachungen, AuBenverkleidungen, Abdeckungen von Materialien und sonrit zum Schutz von metallischen 
Oberflachen wie Stahlblechen, Anwendungen im Bausektor und Lichrwcrbcprofile. 30 

Die Deckschicht C zeichnet sich durch eine charakteristische matte, entspiegelnd wirkende Oberflache aus, wodurch 
sie fur die genannten Anwendungen besonders attraktiv wird. 

Die nachstebende Tabelle (Tabellc I) fafit die wichtigsten Eigenschaften dcr Folie gemaB der Erfindung zusammen. 



7 



DE 100 07 722 A 1 



5 



© 

c 
UJ 



D> 
3 

S 
© 

jo 



© 

E 

© 

CD 



o 



e 

CD 
Q. 

E 




e 
€ 



CD 
C 
3 



to CO 



o 

CM 

V 



CL 
•/> 
CO 



00 



© g 

> jo 

2t © 
© 

00 55 Ul 



c 
u 
u> 
c 
©, 
a 



i! 

© aT 

g £ 
f • 

m 

CO 



3 
E 



1 

© 

-5 

© 
O 

© 

■S *o 

s £ 

s > 

= • 

CD 

U C 

S - 

O o 

o 2 

° g 
a> c 

*i © 

to "5 

© c 

jO © 

CM o 

2 © 

00 c 

0 © 

CO "O 

1 I 

33 GO 
© O 
M 

s © 

N JO 
© TJ 
C 
© 

© © 

£1 



jc « § 

© x CL 

c 5 a> 

c £ °> 

2 © m 

5 © « 

id _4 "2 

-r © C 

Q IL 3 



In den nachfolgenden Ausfiihningsbeispielen erfolgt die Messung der einzelnen EigenschafteQ geraaB der folgendeo 
Nonnen bzw. Verfahreo. 
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MeBmetnoden 
SV (DCE), IV (DVE) 

Die Standardviskositat S V (DCE) wind, angelehnt an DIN 53726, in Dichlorcssigsaure gemessen. 5 
Die intrinsische Viskositat (TV) berechnet sich wie folgt aus der Standardviskositat 

IV (DCE) = 6,67 - lO^SV . (DCE) + 0,118 

Bcstimmung der Sicgelansprmgtempcratur (Mindcstsiegeltempcratur) to 

Mit dem Siegelgerat HSG/ET der Firma Bmgger werden heiBgesiegelte Ptoben (Siegelnaht 20 mm x 100 mm) berge- 
stellt, wobei die Folic bei UDterschiedlichen Temperatureo mit Hilfe zwcicr beheizter Siegclbackcn bci cincm Sicgel- 
druck von 2 bar und einer Siegeldauer von 0,5 s gesiegelt wird. Aus den gesiegelten Proben wurden Priifstreifen von 
1 5 mm Breite geschnitten. Die T- Siegelnahtfestigkeit wurde wie bei der Bcstimmung der Siegelnahtfestigkeit gemessen. 15 
Die Siegelanspringtemperatur isl die Temperatur, bci der einc Siegelnahtfestigkeit von mindestens 0,5 N/15 mm crrcicht 
wird. 



20 



Siegelnahtfestigkeit 

Zur Bcstimmung der Siegelnahtfestigkeit wurden zwei 15 mm breite Folienstreifen ubereinandergelegt und bei 
130°C einer Siegelzeit von 0,5 s und einem Siegeldruck von 2 bar (Gcral; Brugger Typ NDS, einseitig beheizte Siegel- 
backe) versiegelt. Die Siegelnahtfestigkeit wurde nacb der T-Peel-Mcthode bestimmt 

Reibung 25 

Die Reibung wurde nach DIN 53 375 bestimmL Die Gleitreibungszahl wurde 14 Tage nacb der Produktion gemessen. 

Oberflachenspannung 

30 

Die Oberflachenspannung wurde mittels der sogenannten Tmtenmethode (DIN 53 364) bestimmt 

Triibung 

Die Triibung nach Holz wurde in Anlehnung an ASTM-D 1003-52 bestimml, wobei jedoch zur Ausnutzung des opti- 35 
malen MeBbereichs an vier ubereinanderliegenden Folienlagen gemessen und anstelle einer 4°-Lochblende cine 1°- 
Spaltblende cingesetzt wurde. 

Glanz 

40 

Dcr Glanz wurde nach DIN 67 530 bestimmL Gemessen wurde der Refleklorwert als optische KenngroBe fur die 
Oberflache einer Folic Angelehnt an die Norrnen ASTM-D 523-78 und ISO 2813 wurde der Einstrahlwinkel mit 20° 
eingestellL Ein Lichtstrahl trifift unter dem eingestellten Einstrahlwinkel auf die ebene Prufflacbe und wird von dieser re- 
flektiert bzw. gestreut Die auf den photcelektroniscben Ernpfanger auffallenden Iichtstrahlen werden als proportionate 
elekrrische Grofie angezeigt Der Mefiwert ist dimensionslos und muB mit dem Einstrahlwinkel angegeben werden. 45 

Obcrflachengasstromungszeit 

Das Prinzip des Messverfahrens basiert auf der Luftstromung zwischen einer Fotienscite und einer glatten Silizium- 
Wafer-Platte. Die Luft stromt von der Umgebung in einen evakuierten Raurn, wobei die Grenzflacbe zwischen Folie und so 
Silizium-Wafer-Platte als Stromungswiderstand dient 

Fine runde Folienprobe wird auf einer Silizium-Wafer-Plalie, in deren Mi tie eine Bohrung die Verbindung zu dem Re- 
zipienten gewahrleistet, gefegt. Der Rezipient wird auf einen Druck kleiner 0,1 mbar evakuiert Bestimmt wird die Zeit 
in Sekunden, die die Luft benotigt, urn in dem Rezeptienten einen Druckanstieg von 56 mbar zu bewirken. 

55 

Messbedingungen 

Messflache: 45,1 cm 2 
Anpressgewicht: 1276 g 

Lufttemperalun 73°C 60 
Luftfeuchte: 50% relative Feuchte 
Gassammelvolumen: 1,2 cm 1 
Druckintervall: 56 mbar. 

Besti mmung der planaren Orien tiening Ap 65 

Die Bcstimmung der planaren Oriennerung erfolgt iiber die Messung der Brechungsindizes mit dem Abbe-Refrakto- 
meter nacb der intemen Betriebsvorschrift 24. 
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Proben vorbereitung 

ProbcngroBe und Probenlange: 60 bis 100 mm, 
Probenbreite: entspricht Prismenbreite von 10 mm. 

5 

Zur Bestimmung von rr M D und n« (= muB die zu messende Probe aus der Folic ausgeschnitten werden, bei der die 
Laufkante der Probe exakt mil der TD-Richtung ubereiDsdmmen muB. Zur Bestimmung von nxo und no (= nj muB die 
zu messende Probe aus der Folie ausgeschnitten werden, bei der die Laufkante der Probe exakt mit der MD-Richtung 
iibereinstimmen muB. Die Proben sind aus der Mitte der Folienbahn zu entnehmen. Es ist dafur Sorge zu tragen, daB das 

10 Abbe-Rcfraktometer cine Tcnipcratur von 23°C hat Auf das vor der Messung gut gesaubcrte unterc Prisma wird mit 
Hilfe eines GLasstabes ein wenig Dijodmethan (N - 1,745) bzw. Dijodmethan-BromnaphthaJin-Gemisch aufgetragen. 
Der Brechungsindex des Gemisches muB grofier als 1,685 sein. Darauf wird zueist die in TD-Richtung ausgeschnittene 
Probe aufgclcgt, so daB die gesamte Prismcnoberflache bedeckt ist Mit Hilfe eines Papiertaschentuches wird nun die Fo- 
lie fest auf das Prisma aufgebiigelt, so daB die Folie fest und glatt aufliegt Die uberflussige FLussigkeit muB abgesaugt 

15 werden. Danacb wild ein wenig von der Mefifltissigkeit auf die Folie getropfL Das zweite Prisma wild berunteigeklappt 
und fest angedruckt Nun wird mit Hilfe der rechtcn Randelschraube die Anzcigcskala soweit gedreht, bis im Bcieicb 
1,62 bis 1,68 ein tJbergang von hell auf dunkel im Sichtfenster zu sehen isL Ist der tJbergang von hell auf dunkel nicht 
scbarf, werden mit Hilfe der oberen Randelschraube die Farben so zusainrnengefuhrt, daB nur cine belle und due dunkle 
Zone sichtbar ist Die scharte Ubergangslinie wird mit Hilfe der unteren Randelschraube in den Kreuzungspunkt der bei- 

20 den (im Okular) diagonal en Iinien gebracht Der nun in der MeBskala angezeigte Vkrt wird abgelesen und in das MeB- 
protokoll eingetragen. Dies ist der Brechungsindex in Maschinenrichtung hmd- Nun wird die Skala mit der unteren Ran- 
delschraube soweit verdreht, daB der im Okular sichtbare Bereich zwischen 1,49 und 1 ,50 zu sehen ist 

Jetzt wird der Brechungsindex in bzw. n, (in Dickenrichtung der Folie) ermittelt Damit der nur schwach sichtbare 
Obergang besser zu sehen ist, wird auf das Okular eine Polarisationsfolie gelegt Diese ist solange zu drehen, bis der 

25 Ubergang deutlich zu sehen ist Es gilt das gleiche wie bei der Bestimmung von hmd. 1st der Obergang von hell auf dun- 
kel nicht scharf (farbig), dann werden mit Hilfe der oberen Randelschraube die Farben zusarnmengefuhrt, so daB ein 
scbarfer Ubergang zu sehen ist Diese scharfe Cbergangslinie wird mit Hilfe der unteren Randelschraube in den Kreu- 
zungspunkt der beiden diagonalen Linien gebracht und den auf der Skala angezeigten Wert abgelesen und in die Tabelle 
eingetragen. 

30 AnschlieBend wird die Probe gedreht und die entsprechenden Brechungsinctizes hmd und Hq (= nj der anderen Ober- 

flachenseite gemessen und in eine entsprecbende Tabelle eingetragen. 
Nach der Bestimmung der Brechungsinctizes in MD-Richtung bzw. in Dickenrichtung wird der in MD-Richtung her- 

ausgeschnitiene Probenstreifen aufgelegt und entsprechend die Brechungsinctizes otd u 11 ^ Ua (= °z) bestimmt Der Strei- 

fen wird umgedreht und die Werte fur die B-Seile gemessen. Die ^ferte fur die A-Seite und die B-Seite werden zu mitt- 
35 leren Brechungswerten zusammengefasst Die Orientierungswerte werden dann aus den Brechungsindizes nacb den foK 

genden Fonneln berechnet: 

An = hmd - dtd 
40 Ap=(n MD + n TD )/2-n 1 
nav = (nMD + nro + n*)/3 

Oberflachendefekte 

45 ~ 

Die Oberflachendefekte werden visuell bestimmt 

Mechanise he Eigenschaften 

50 Der E-ModuL, die ReiBfestigkeit und die ReiBdehnung werden in Langs- und Querrichtung nach ISO 527-1-2 gemes- 
sen. 

Bewitterung (beidseitig) 

55 UV-Stabilitat 

Die UV-Stabilitat wird nach der Testspezifikation ISO 4892 wie folgt gepruft; 
Testgerat: Atlas Ci 65 Weather Ometer 
Testbedingungen: ISO 4892, d. h. kunstliche Bewitterung 
60 Bestrahlungszeit 1000 Stunden (pro Seite) 
Bestrahlung: 0,5 W/m 2 , 340 nm 
Temperature 63°C 
Relative Luftfeuchte: 50% 

Xenonlampe: innerer und auBerer Filter aus Borosilikat 
65 Bestrahlungszyklen: 1 02 Minuten UV-Licht, dann 1 8 Minuten UV-Licht mit Wasserbespruhung der Proben, dann wieder 
102 Minuten UV-Licht usw. 
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Farbveranderung 

Die Farbveranderung der Probcn nach der kiinstlichco Bewitlcrung wild mil ciocm Spcktralpbotomctcr each DIN 
5033 gemessen. 

Je groBer die numerische Abweichung vom Standard ist, desto groBer ist der Farbunterschied. Numerische Wsrte von 5 
03 sind vernachlassigbar und bedeuten, daB keine signifikante Farbanderung vorliegt 

Gelbwert 

Der Gelbwert (YID) ist die Abweichung von der Faxblosigkcit in Richtung "Gelb" und wird gemaB DIN 6167 gemes- 10 
sen. Gelbwerte (YID) von < 5 sind visuell nicht sichtban 

Beispiclc 

Bei nachstehenden Beispielen und den Vergleichsbeispielen handelt es sich jeweils urn Folien unterschiedlicber 15 
Dicke, die nach cinem bekannten Extrusionsverfahrcn bctgcstellt werden. 

Beispiel 1 

Chips aus Polyethylenterephthalat (bergestellt uber das Umesterungsverfahren mit Mn als Umesterungskatalysator, 20 
Mn-Konzentration: 100 ppm) wurden bei 150°C auf cine Restfeuchte von unterhalb 100 ppm getrocknet und dem Extru- 
der fur die Basisschicht B zugefUhrt Ebenfalls wurden Chips aus Polyethylenterephthalat und einem Fullstoflf dem Ex- 
truder fur die nicht sicgelfahige Deckschicht C zugefuhrL 

Daneben wurden Chips aus einem linearen Polyester bergestellt, der aus einem amorphen Copolyester mit 78 Mol-% 
Ethyienterephthalat und 22 Mol-% Ethy lenisophthalat bestebt (bergestellt uber das Umesterungsverfahren mit Mn als 25 
Umesterungskatalysalor, Mn-Konzcntration: 100 ppm). Der Copolyester wurde bei einer Temperatur von 100°C auf eine 
Restfeuchte von unterhalb 200 ppm getrocknet und dem Extruder fur die sicgelfahige Deckschicht A zugefuhrL 

Der UV-Stabilisator 2^4,6-I>iphenyl-13^triazn>2-yl>-5-(hexyl)-oxypbenol («Tinuvin 1577) wird in Form von Ma- 
sterbatchen zudosiert Die Masterbatche setzten sich aus 5 Gew.-% Tinuvin 1577 als Wirkstoffkomponente und 95 Gew- 
% Polyethylenterephthalat (fur die Deckschicht Q, bzw. 95 Gew.-% Pblyethylenisophthalat (fiir die Deckschicht A) zu- 30 
sammen. Das 5 gew.-%ige Tinuvin 1577 wird lediglich den bei den dicken Deckschichteo 20 Gew.-% der jeweiligen Ma- 
sterbatche uber die Masterbatch-Technologie zudosiert werden. 

Es wurde lurch Koextrusion und anschlieBende stufenweise Orientierung in Langs- und Querrichtung eine iranspa- 
rente dreischichtige Fblie mit ABC-Aufbau und einer Gesamtdicke von 12 um bergestellt. Die Dicke der jeweiligen 
Deckschichten ist der labelle 2 zu entnehmen. 35 

Deckschicht A, Mischung aus: 
20,0 Gew.-% UV-Masterbatch auf Basis von Polyemylenisophthalat, 
77,0 Gew.-% Copolyester mit einem SV-Wert von 800, 

3,0 Gew.-% Masterbatch aus 97,75 Gew.-% Copolyester (SV-Wert von 800) und 1,0 Gew.-% ®Sylobloc 44 H (syntheu- 
scbes SiOz der Fa. Grace) und 1 ,25 Gew.-% ®Aerosil TT 600 (pyrogenes S1O2 der Fa. Degussa). 40 
Basisschicht B: 

1 00,0 Gew.-% Pblyethy tenterephthalat mit einem SV-Wert von 800. 

Deckschicht C, Mischung aus: 
20,0 Gew.-% UV-Masterbatch auf Basis Polyethylenterephthalat, 

65,0 Gew.-% Polyethylenterephthalat mit einem SV-Wert von 800 (= Komponente I), 45 
15,0 Gew.-% Komponente II 

Die Komponente II wurde, wie in Beispiel 1 der EP-A-fl 144 878 naher beschrieben, bergestellt 

Die Herstellungsbedingungen in den einzelnen Verfahrensschritten wares: 
Extrusion: Temperaturen A-SchichL 270°C 

B-Schicht 290°C 50 
C-Schicht 290°C 
Diisenspaltweite: 2J5 mm 
Temperatur der Abzugswalze: 30°C 
Langsstreckung: Temperatur: 80-1 25 °C 

Langsstreckverhaltnis: 4,2 55 
Querstreckung: Temperatur 80-1 35 °C 
Querstreckverhaltnis: 4,0 
Fixierung: Temperatur 230°C 
Da uen 3 s 

Die Fblie hatte die geforderten guten Siegeleigenschaften, die gewunschte Mattheit und zeigt das gewunschte Hand- 60 
ling und das gewunschte Verarbeitungsverhalten. Der Folien aufbau und die erzielten Eigenschaften derart hergestellter 
Folien sind in den Tabellen 2 und 3 dargestellt 

Die Folic in diesem und in alien nachfolgenden Beispielen wurden nach der Tbstspezi fikation ISO 4892 beidseitig je 
1000 Stunden pro Seite mit dem Atlas Ci 65 Weather Ometer der Fa. Atlas bewittert und anschliefiend bezuglich der me- 
chanischen Eigenschaften, der Verfarbung, der Oberflachendefekte, der TVubung und des Glanzes gepriifL 65 
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Bcispiel 2 

Im Vcrglcich zu Bcispiel 1 wurde die Dcckschichtdicke dcr siegelfahigcn Schicht A von 1,5 auf 2,0 pm angehobcn. 
Die Siegeieigcnschaften haben sich bierdurch verbessert, insbesondere isl die Siegelnahtfestigkeit deutlich groBer ge- 
5 worden. 

Bcispiel 3 

Im Vergleich zu Beispiel 1 wurde jetzl cine 20 pm dicke Folie produziert Die Deckschichtdicke der siegelfahigen 
10 Schicht A betrug 2J5 um und dicjcnige dcr nicht siegelfahigcn Schicht C bctrug 2,0 pm. Die Siegeieigcnschaften haben 
sich hierdurch nocbmals verbessert, insbesondere ist die Siegelnahtfestigkeit deutlich groBer gewoiden. Das Handling 
der Folie hat sich dabei tendenziell verbessert 

Beispiel 4 

15 

Im Vergleich zu Beispiel 3 wurde das Copolymere fur die siegelfahige Dcckschicht A gcandcrt Anstelle des amor- 
phen Copolyesters mit 78 Mol -% Polyethylenterephthalat und 22 Mol% Ethy lenterephthalat wurde jetzt ein amorpher 
Copolyester mit 70 Mol.-% Polyethy lenterephthalat und 30Mol% Ethylenterephthalat verwendet Der Rohstoff wurde 
auf einem Zweischneckenextruder mit Entgasung verarbeitet, ohne dafi er voigctrocknet wetden musste. Die Deck- 
20 schichtdficke der siegelfahigen Schicht A betrug wiederum 2^ um und diejenige der nicht siegelfahigen Schicht C betrug 
2,0 pm. Die Siegeleigenscbaflen haben sich hierdurch verbessert, insbesondere ist die Siegelnahtfestigkeit deutlich gro- 
Ber ge worden. Zur Erzielung eines guten Handlings und eines guten Verarbeitungsverhalten der Folie wurde die Pig- 
mentkoDzentration in den beiden Deckschichten leicht angehoben. 

25 Vergleichsbeispiel 1 

Im Vergleich zu Beispiel 1 wurde jetzt die siegelfahige Dcckschicht A nicht pigmentiert Die Siegeieigcnschaften ha- 
ben sich /war hierdurch etwas verbessert, jedoch ist das Handling der Folie und das \ferarbeitungsverhalten inakzeptabel 
schlechter ge worden. 

30 

Vergleichsbeispiel 2 

Im Vergleich zu Beispiel 1 wurde jetzt die siegelfahige Dcckschicht A so hoch pigmentiert wie die nicht siegelfahige 
Dcckschicht C. Das Handling und die Verarbeitungseigcnschaften der Folie haben sich durch diese MaSnahme verbes- 
35 sert, jedoch rind die Siegeleigenschafien deutlich schlechter ge word en. 

Vergleichsbeispiel 3 

Im Vergleich zu Beispiel 1 wurde jetzt die nicht siegelfahige Dcckschicht A deutlich weniger pigmentiert. Das Hand- . 
^0 ling cter Folie und das Verarbeitungsverhalten der Folie ist deutlich schlechter geworden. 

Vergleichsbeispiel 4 

Es wurde Beispiel 1 aus der EP-A-0 035 835 nachgearbeiteL Das Siegelverbalten der Folie, das Handling der Folie 
AS und das Verarbeitungsverhalten der Folie ist schlechter als bei den Bcispielen gemaB der Erfinduog. 
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Patentansprucbc 

1 . Hnseitig matte, siegelfahige, UV-stabilisicrte, koextrutherte, biaxial orientierte Polyesterf olie mil mindestens ei- 60 
ner Basisschicht B auf Basis eines tfaermoplasttschen Polyesters, eincr sicgelfahigen Deckschicbt A unci einer wei- 
ieren matten Deckschicht C, wobei in mindestens einer Schicht ein UV-Absorber en thai ten ist, dadurch gekenn- 
zeichnet, dafi die siegelfahige Deckschicht A eine Siegelanspringtemperatur von 110°C und eine Siegelnahtfestig- 
keit von mindestens 13 N/15 mm aufweist und die Topogiaphien der beiden Deckschichten A und C folgende 
Merkmale besitzen: 65 
Siegelfahige Deckschicht A: 

- lVWert<30nni 

- Messwert der Casstromung 500-4000 s 
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Nicht siegelfahige, matte Deckschicht C: 

- 200 nm<Re< 1000 nm 

- Mcssweri dcr Gasstromung < 50 s 

2. Folic nach Ansprucb 1, dadurch gekennzeichnet, daB die siegelfahige Deckschicht A einen amorphen Copolye- 
5 ster enthalL, der aus Ethylenterephthalat- und Ethylenisophthalat-Einheiten und aus Ethylengly kol-Einheiten aufge- 

baut isL 

3. Folie nach Anspruch 1 oder 2, dadurch gekennzeichnet, daB der arcorpbe Copolyester der siegelfahigen Deck- 
schicht A Ethylenterephthalat in einem Anteil von 40 bis 95 Mol-% und Ethylenisophthalat in einem Anteil von 60 
bis 5 Mol-%, bevorzugt Ethylenterephthalat in einem Anteil von 50 bis 90Mol% und Ethylenisophthalat in einem 

10 Anteil von 50 bis 10 Mol-% und insbesondcre Ethylenterephthalat in einem Anteil von 60 bis 85 Mol-% und Ethy- 
lenisophthalat in einem Anteil von 40 bis 15 Mol% enthalt. 

4. Folie nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 3, dadurch gekennzeichnet, daB die matte Deckschicht C 
ein Blend oder cine Mischung aus zwei Komponentcn I und II und gegebcncnfalls Additive in Form von inerten an- 
organischen Antiblockmitteln enthalt 

15 5. Folie nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 4, dadurch gekennzeichnet, daB die Konzentration des UV- 

Absorbers im Bcreich von 0,01 Gcw.-% bis 5,0 Gew.-% vorzugsweise 0,1 Gew.-% bis 3 Gcw.-%, bezogen auf das 
Gewicht der jeweiligen Schicht des verwendeten Polyesters, liegt 

6. Folie nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 5, dadurch gekennzeichnet, daB sie als UV- Absorber 2-Hy- 
droxybenzophenone, 2-Hydroxybenzotriazole, nickelorganische Verbindungen, Salicylsaureester, ZimLsaureester- 

20 Derivate, Resorcinnrcrnobenzoate, Oxalsaureanilide, Hydroxybenzoesaureestex; sterisch gehinderte Amine und/ 

oder Iriazine, vorzugsweise 2-IIyuroxybenzotria2ole und 'Iriazine und insbesondere 2-{4,6-Diprjenyl-13»5-triazin- 
2-yl)-5-(hexyl)oxy-phenol oder 2^'-MeAylen-bis(6-(2H-benzotri^ 
enthalt 

7. Folie nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 6, dadurch gekennzeichnet, daB Regenerat in einer Kon- 
25 zentration bis zu 60 Cew-%, bezogen auf das Gesamtgewicht der Folie, enthalten ist 

8. Verfahren zur Herstellung einer einseitig marten, siegelfahigen, UV-stabilisierten, biaxial orientierten Polyester- 
folie mit mindestens einer Polyesterfolie mit mindestens einer Basisschicht B auf Basis eines thermoplastischen Po- 
lyesters, einer siegelfahigen Deckschicht A und einer weiteren matten Deckschicht C, wobei in mindestens einer 
Schicht ein UV- Absorber enthalten ist, dadurch gekennzeichnet, daB die den einzelnen Schichten der Folie entspre- 

30 cbenden Schmelzen durcb eine Flachduse koextrudiert werden, die so erhaltene Folie zur Vferfestigung auf einer 
oder mehreren Walze/n abgezogen wird, die Folie anschlieBend biaxial gestreckt (oricnticrt) und die biaxial ge- 
streckte Folie therrnofixiert wird. 

9. Verfahren nach Anspruch 8, dadurch gekennzeichnet, daB die Folie an der zur Behandlung vorgescbenen Ober- 
flacbenschicht corona- oder flammbehandelt wird. 

35 10. Verfahren nach Anspruch 8 oder 9, dadurch gekennzeichnet, daB der UV-Absorber beim Thermoplast-Roh- 

stoflhers teller oder bei der Folienherstcllung in den Extruder zudosiert wird, wobei die Zugabe uber die Master* 
batch-Technologie bevorzugt ist 

U. Verfahren nach Anspruch 10, dadurch gekennzeichnet, daB das Materbatch neben dem Tbermoplast 2,0 bis 
50,0Gew.-%, vorzugsweise 5,0 bis 3O,0Gew.-% UV-Absorber enthalt, wobei die Summe der Bestandteile stets 
40 100Gew.-%betragt 

12. Verwendung der Folie nach einem oder mehreren der Anspruche 1 bis 7 fur die Anwendung im Innen- und Au- 
Benbereich. 

1 3. Verwendung nach Anspruch 12 im Innenbereich fur Innenraumvexkleidungen, fur Messebau und Messeartikel, 
als Displays, fur Schilder, fur Schutzverglasungen von Maschinen und Fahrzeugen, im Beleuchtungssektor, im La- 

45 den- und Regalbau, als Werbeartikel, KascruermecHum und im Aufienbereich fur Gewachshauser, im Werhesektor, 
Oberdachungen, AuBenverkleidungen, Abdeckungen von Maleri alien, Anwendungen im Bausektor und Licbtwer- 
beprofile. 
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